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論 文 内 容 要 旨
我が国は、昭和30年に原子力基本法を制定して原子力開発を開始して以来、エネルギーの安定確保のため、
核燃料を効率的に利用する 「核燃斜 サイクル」の確立を目指し、原子力発電所の建設と同時に、燃料加工、再
処理、高速炉等の技術開発を進めてきた。運転開始以来既に20～30年以上が経過した再処理および軽水炉プラ
ントが存在するのに加え、経年プラントの更新や新規立地が実現するまでの期間のエネルギー安定確保のため、
現有プラン トの経年変化に対する健全性i維持や寿命延長が課題 となっている。そこで本研究は、核燃料サイク
ルを構成する主要プラントである、軽水炉、高速炉および再処理の各プラン トを取り上げ、各々の主要な機器
に使用されている304系ステンレス鋼の経年変化を対象に、粒界に生じるミクロな組織変化を分析して定量的
に評価する方法を調べるとともに、ミクロ組織変化を非破壊検出し評価する方法を示すことを目的とした ま
た、これらの結果に基づき、304系ステンレス鋼の経年変化の特徴にっいて整哩し、かつ最近の非破壊検出方
法の調査を行って、今後の原子力機器の経年変化の評価方法として有効な方法を示す とともに、粒界での劣化
に着目した経年変化評価の観点から将来のステンレス鋼開発に対する要求特性を示すことを目的とした。
第1章 では、本研究の背景として、核燃料サイクルにおける主要な原子力プラントである軽水炉、高速炉、
再処理の各プラントの20年以上の運転状況や トラブル事例、高経年化対策に対する事業者や国の規a観1側からの
要求の状況を調べ、これらを踏まえて、経年変化の機構解明、非破壊検出および評価の研究の必要性を示 した。
また、各原子力機器用のステンレス鋼の選定の考え方や使用状況、使用環境等にっいて概説し、着目すべき経
年変化事象として、軽水炉におけるSCC(応力腐食割れ)、高速炉におけるクリー フ菠 労、再処理における硝
酸腐食を選定 した。
第2章 では、軽水炉の炉内構造物に用いられた304系ステンレス鋼の経年変化現象として、SCCの感受性に
影響を及ぼす材料劣化である照射誘起偏析、中性子照射、応力負荷、微量添加元素、表面加工硬化層に着目し
た。主として粒界に生じるこれらの劣化について、EPR(電気化学的再活性化率)測定法を用いて検出および
評価するとともに、硬化層については磁気検出法の一つであるMFM(磁 気力顕微鏡)を 用いて検出および評
価を行った。照射誘起偏析については、これを模擬 した狭領域鋭敏化材を作製して、粒界Cr枯渇量とEPR値
との比較を行った。その結果、粒界のCr枯渇量とEPR値との間に正の相関が得 られ、EPR測定による検出評
価が可能であることを明らかにした。中性子照射 と応力負荷の影響については、「常陽亅照射後クリープ試験片
を用いて粒界劣化への照射 とクリープ応力負荷の有無の効果をEPR測定によって調べた 比較のための非照射
クリー プ試験片を作製し同様に調べた。その結果、非照射クリープ試験片ではクリー プ応力負荷による劣化の
進行をEPR値により評価できる可能性が示された。 しかし照射後クリー プ試験片の場合は、4.Sdpa以上の照
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射によりEPR値は80%以上のほぼ飽和状態
に達 した上に、EPR測定の際に粒界および
粒界がともに腐食されたため、ERP値よる
粒界のみの劣化評価 は困難であると考えら
れた。微量添加元素の影響については、微量
添加元素量を調整 したモデノ哈 金の、JRR・3
照射後SSRT試験(低ひずみ速度試験)片を
用い、IASCC(照射誘起応力腐館1れ)感受
性 とEPR値とを比較 した。その結果を図1
に示す。EPR値は、照射損傷量およびIASCC
感受性(図中のIGSCC破面率(%))の増加 と
ともに増加する傾向にあった。またC添 加に
よりIASCC感受性が、Mo添加によりEPR
値が低下したが、照射損傷量が大きい方が
EPR値およびIASCC感受性が大きい傾向は
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によるIASCC感受性の変化とEPR値との関係
変わらなかった。しかし、照射後クリープ試験片と同様に粒界および粒内ともに腐食されたため、粒界の劣化
とIASCC感受性 との対応は得 られなかった。以上の結果から、非照射材の粒界劣化の評価にはEPR試験は有
効であるが、照射材の場合には粒内も腐食 されるためEPR試験による照射後試料の粒界劣化の定量的な評価は
難 しく、粒内を含めた劣化の定性的な評価は可能と考えられる。表面加工硬化層については、SUS304L鋼およ
びSUS316■鋼の表面加工硬化層の模擬試料を作製 し、MEMを用いて微細磁性相を観察 した。その結果、硬
化層の最表層に磁性相が認められ、磁性相がき裂発生の起点となる場合の原因解明には、MEM等 の磁気検出
法は有効であると考えられる。
第3章 では、高速炉 「もん じゅ」構造材料に用いられたSUS304鋼の経年変化現象として、クリー プ疲労に
よる劣化である粒界キャビテイの発生 ・成長に着 目した。クリープ疲労試験片を詳細に観察し、クリープ疲労
の進行 とともにキャビティ発生 と成長が継
30続 し、これを伝播するき裂が発生 して破損に
至る、粒界破損機構を明らかにし払 この結
果に基づき、劣化の定量的評価パラメータと
して、キャビティ総断面積の観察断面積との
比で定義されるキャビティ面積率を提案 し、
クリープ損傷支配型のクリーフ腹 労による
劣化の進行を評価できることを示した。キャ
ビティ面積率に基づ く実機の非破壊劣化評
価方法について検討した。これに先立ち、キ
ャビティを内包する模擬試料 を短時間に作
製するため、熱間静水圧加圧(田P)に よる
粉末焼結法を応用 した模擬劣化試料 を考案
した。この劣化模擬試料と、クリープ破断試
験片のキャビティ面積率と非破壊検出量で
ある超音波周波数特性値(第1底 面エコー
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図2ク リー プ破断試験片と劣化模擬試料に含まれるキャビ
ティの体積率と超音波エコーのピーク周波数の関係
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(B1エコー)のピーク周波数)との相関を調べた結果を図2に示す。図の横軸はキャビティ面積率と近似的に
同等と見なされるキャビティ体積率を取った。その結果、Blエコーのピー ク周波数はキャビティ体積率と相関
が認められ、直径lpm程度の小さいキャビティでも多数存在すればキャビティ体積率の差を定量的に検出しう
ることを確認 した。以上の結果から、クリー プ疲労に対する非破壊材料劣化評価を行 うには、B1エコーのピー
ク周波数のように周波数特性によってキャビティ体積率の変化を捉える方法が有望であることがわかった。
第4章では、再処理施設に使用されているR・SUS304ULCステンレス鋼の沸騰硝酸中における経年変化現象
として、減圧式サーモサイフォン型 の酸回収蒸発缶伝熱管の長時澗腐食に着 目した。大型のモックアップ試験
体を用いて約36000hrの腐食試験を行い、厳 しい腐食環境にある加熱部伝熱管の肉厚減少や腐食速度の長時間
の経時変化について検討するとともに、伝熱管の部位による粒界侵食や腐食形態の差異および伝熱管の表面温
度や熱流束、溶液温度 と肉厚減少量との関係について調べた。その結果、平均肉厚減少量は約20,000時間まで
は徐々に増加 したが、その後時間に対して直線的に増加する、すなわち腐食速度が一定に達することがわかっ
た。管表面温度あるいは熱流束が最も大きい伝熱管の上端部および沸騰開始点では、これらが複合した影響に
より肉厚減少量が大きくなった。肉厚減少量が異なる部位であっても、粒界侵食深さはいずれの伝熱管の平均
結晶粒径を超 えないことがわかった。これらの結果から、腐食速度が一定に到達すると、粒界侵食により結晶
粒が脱落しながら肉厚減少が進行し、腐食速度の差に係わらず腐食面の様相は同じとなることを示した。これ
らの結果から、腐食進展の機構は、全面腐食と
粒界腐食が始ま り肉厚減少量は徐々に増加す
る第1段階、粒界侵食深さが結晶粒径に到達し
結晶粒の脱落が始まる第2段階、粒界侵食深 さ
が結晶粒径以上に進展 して粒界侵食と結晶粒
の脱落が繰 り返し起こる第3段階を経て一定の
腐食速度になると考えられ、粒界侵食速度が一
定となるような腐食条件が維持されれば、肉厚
減少量は 「第3段 階」では、寿命評価に対して
直線的な予測が可能であることを示 し起 さら
に、Gumbel分布解析を応用 して超音波肉厚測
定によって得 られる肉厚減少量と、顕微鏡観察
によって得 られる粒界侵食深 さのそれぞれの
推定最大値を求めて比較 した結果、図3に示す
ように推定最大肉厚減少量は推定最大粒界侵
食深さよりも大きいことを示 し払 以上の結果
から、超音波肉厚測定を行い、統計解析を行っ
て推定最大肉厚減少量を求めることにより、粒
界侵食を包含 した寿命評価が可能であること
を明らかにした。
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図3極 値解析を用いた沸騰硝酸腐食における肉厚減少
量と粒界侵食深さの推定最大値の比較
第5章では、以上の結果に基づき、原子力機器用304系ステンレス鋼の使用環境や経年変化の特徴について
整理するとともに、本研究において取り上げた、元素偏析、磁性相、キャビティ、粒界腐食や肉厚減少等の、
経年変化として材料内に現れ るミクロ劣化組織を非破壊検出 し評価するための、検出評価方法および原子力機
器用の新しい材料開発に向けた要求項目について検討した。軽冰炉プラン ト機器の経年変化の特徴としては、
中性子照射を受けることに起因する原子や空孔の移動、格子構造の変化等のナノスケールの変化が、粒界の元
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素偏析や粒界性格の変化に影響 し、経年変化としてIASCC感受性あるいは粒界の腐食性の変化に影響しているc
高速炉プラン ト機器の経年変化の特徴 としては、粒界キャビティの発生 ・成長が、クリープが支配的なクリー
プ疲労条件の主要な経年変化現象であると考えられとともに、粒界炭化物等の析出物がキャビティの発生起点
として経年変化現象の促進効果がある。再処理プラント機器の経年変化の特徴としては、沸騰硝酸による粒界
腐食が局所的な選択性を示すことはなく至るところ一様に進行することが本研究により初めて明らかとなり、
これは軽水炉や高速炉の経年変化のように材1側の要因にはほとんど影響されない。また、粒界侵食深 さはい
ずれの条件でも結晶粒1～2個程度に留まっており、材料の局所的な腐食挙動を評価する必要はなく、全体的平
均的な評価をすればよいことを意味することを明らかにした。
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の検出精度
経年変化による
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図4304系 ステンレス鋼の経年変化によるミクロ劣化組織の大きさと
種々の非破壊検出方法の検出精度との関係
これを非破壊にて劣化評価する方法の現状技術 として、超音波法の波形解析、TOFD(']MmeofFlight
DifEiCaction)法、PA(PhasedArray)法および肉厚測定法、電気化学的方法のEPR法、磁気検出法のFG(Flux
Gate)センサおよびMFM(磁 気力顕微鋤 について調査し、ミクロ劣化組織との対応関係を検討 した。その
結果、軽水炉プラント機器については、】ASCCに影響を及ぼす要因として粒界に発生する照射誘起偏析を経年
変化の評価の対象 と考え、かつき裂発生前の劣化組織の検出を対象と考え、EPR測定法のような電気化学的方
法が最も適用 可能性が高いと考えられる。高速炉プラン ト機器については、クリー プ疫労による粒界キャビテ
ィ発生および成長 とこれに起因する粒界破損の過程を評価の対象と考え、超音波法の波形解析に基づ く方法や
磁気検出法(FGセンサやMFM)を用いる方法が有望である。再処理プラント機器にっいては、粒界腐食をと
もなう肉厚減少を対象 と考え、粒界侵食速度がどの粒界においても一定で腐食が進展する場合は、超音波法に
よる0.1mm程度の精度の肉厚測定により、粒界侵食を考慮 した肉厚の評価が可能である。したがって、経年変
化によるき裂発生以前の ミクロ劣化組織を検出 し評価するためには、超音波波形解析および電気化学的方法
(EPR測定法)が有効であることを示した。原子力機 器の経年変化を非破壊で検出し評価することによって、
安全性や信頼性を維持および確保する観 点から、経年変化を考慮した原子力用ステンレス鋼の要求特性を考察
し、急速な破損が起こらず熱的に安定な組織であることおよび延性が維持されること、また劣化検出評価方法
との対応が明確である粒界で優先的に劣化することと考察 した。この結果に基づき、将来の原子力機器用材料
開発の方針として、本研究の結果および上記の考察から、上記の要求特性を満足する、新 しい材料への要求項
目としては、組織が安定的であり急速な組織変化が起こらないこと、粒内の転位組織が少なく粒内 ・粒界間の
元素拡散が生 じることと考察 した。
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論文審査結果の要旨
日本の軽水炉プラン トや再処理プラン トは運転開始後20～30年を超えてお り、経年変化 を考慮 した
維持管理や寿命延長が求め られている。今後稼動する高速炉等においても、同様に維持管理する必要が
あると考え られ る。 したがって、原子力機器環境中の材料の経年変化による劣化 ・損傷 を適切に検出 ・
評価 して、健全性 の維持 を図ることが必要である。
本論文では、軽水炉、高速炉および再処理の主要な機器 に使用 されている304系ステンレス鋼の原子
力機器環境 における経年変化現象 を明 らかにし、経年変化を非破壊 にて検出お よび評価する方法 を提示
するとともに、今後の原子力機器の経年変化の評価方法やステンレス鋼に対す る要求特性を提示するこ
とを目的 とした。
そのため、軽水炉、高速炉、再処理それぞれの経年変化によるミクロな劣化組織の生成や進展 を調べ、
定量的な評価パ ラメー タを検討す るとともに、その ミクロ劣化組織 に対応 した非破壊検出および評価が
可能な方法 を検討 した。まず軽水炉のLへscc(照射誘起応力腐食割れ)に 着 目し、EPR(電気化学的
再活性化)測 定法およびMFM(磁 気力顕微鏡)を 用いて照射誘起偏析、応力負荷、微量元素量、表面
加工硬化層の影響を検討 し、照射材ではEPRに よる評価が難 しいこと、応力負荷によりEPR値が変化
すること、磁性相が起点となる劣化に対 してMFM観 察が有効であることを示 した。次に高速炉のク リ
ープ疲労条件下で生成す る粒界のキャビティに着 目し、キャビティ発生量を定量化 したキャビティ面積
率によりク リープ疲労による劣化進展の定量的な評価が可能であること、超音波波形解析 を用いればキ
ャビティ面積率に対応 した定量的な非破壊検出および評価が可能であることを明らかにした。 さらに再
処理の硝酸環境中における粒界侵食および肉厚減少 に着 目し、大型モ ックア ップ装置を用いた長時間の
腐食試験を実施 し、減肉は長時間経過後 に2粒 径程度の粒界侵食 と脱粒 をこ り返 しなが ら一定の腐食速
度を維持 して減肉 していくこと、統計解析により腐食が正規分布に従いなが ら進展 し局部腐食は生 じな
いこと、極値統計解析によ り肉厚減少量の極値は粒界侵食深 さの極値 よ りも大きい こと、 したがって超
音波肉厚測定によって粒界侵食を考慮 した肉厚管理が可能であることを示 した。
これ らの結果に基づき、原子力機器 に使用されるステンレス鋼の経年変化の評価に関す る課題 として、
304系ステンレス鋼 の経年変化現象の特徴 を整理 し、現状の非破壊評価方法の調査結果か ら、経年変化
の評価方法 として有望な手法 として超音波波形解析および電気化学的方法(EPR測定法)が有効である
と考察 した。 さらに、今後の原子力用ステンレス鋼 の開発に向けた要求特性について、急速 な破損が起
こらず熱的に安定な組織であることおよび延性 が維持され ること、また劣化検出評価方法 との対応が明
確である粒界で優先的に劣化することと考察 した。
よって,本 論文 は博士(工学)の学位論文 として合格 と認める。
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